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て臭素分子を光分解して生成した臭素原子の種々のカルボニル化合物 (CO 、 CO2 、 Br2CO 、
BrCOCOBr )を第三体とする再結合反応速度を光電的方法により測定した。室温での再結合速度定
数は、第三体分子が、 Ar 、 CO 、 CO2 、 B r2 、 Br2CO 、 BrCOCOBr の順序で大型になるに従って顕
著に増大する。上述の序列は化合物の沸点の大小と一致し、臭素原子ーカルボニル化合物分子聞の相
互作用が臭素原子の再結合過程にとって重要で、あることを明確に示している。











-He の共線衝突をとりあげた。 H2 分子の振動の非調和性の効果を吟味するために、新たな近似計算
法を提出した。その結果、 H2 分子の場合、 ; 01振動遷移に対しでも非調和性の影響があり、遷移確率
の値を調和振動子近似の場合よりも大きくすることを見出した。




最後に、 XYCO分子の電子状態を INDO 法で計算して、これらの分子に特有の構造と反応性につ
いて考察した。 XYCO分子の性質(例えば電子スペクトル、電子親和力、イオン化電圧、双極子能率、
光化学反応性等)の差異は、カルボニル結合、なかんずく最高被占準位である n -軌道と最低空準位
のポー軌道に対する X 、 Y 置換基の電子効果として理解できる。 H 、 CH 3 の置換基効果が小さいの








動 (T -V) および振動-振動 (V-V) エネルギー移動における振動遷移確率を理論計算し、振動
自由度によっては V-V過程がT-V過程よりも低い遷移確率をとりうることを示している。また基
底および、励起電子状態における電子構造の計算結果に基づいて、これら分子の物理化学的性質を定量
的に考察している。これらは、極性化合物の化学における基礎研究成果として有意義で、あり、博士論
文に値するものであると考えられる。
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